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(54) Elektrisch isolierender Klebstoff, Verfahren 
zur Herstellung von elektrisch isolierenden 

(57) Die Erf indung betrifft einen elektrisch isolieren- 
den Klebstoff, ein Verfahren zu dessen Herstellung und 
dessen Verwendung zur Herstellung von elektrisch Iso- 
lierenden Verklebungen. Der erfindungsgemaRe Kleb- 
stoff ist erhaltlich durch (hydrolytische) Kondensation 
von 

a) 1 bis 10 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Ver- 
bindungen der allgemeinen Formel I, 



zu dessen Herstellung und dessen Verwendung 
Verklebungen 



Gruppen unterbrochen sind, 
Halogen. Hydroxy, Alkoxy, Acyloxy oder 
NR' 2 . mit R* = Wasserstoff oder Alkyl; 
ein Rest mit einer oder mehreren polyme- 
risierbaren Gruppen, 

0. 1, 2 oder 3, 

1 . 2 oder 3, mit m+n = 1,2 oder 3, 



Si R 4 



(I) 



X = 

Y = 

m = 
n = 

und 

c) 5 bis 30 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Ver- 
bindungen der allgemeinen Formel Hi, 



in der die Reste R gleich oder verschieden sind und 
Halogen, Hydroxy, Alkoxy, Acyloxy oder einen Che- 
latliganden bedeuten; 

b) 20 bis 94 mol-% einer oder mehrerer Silicium- 
Verbindungen der allgemeinen Formel II, 



R ,, pSiX 4 . p 



(IN) 



in der die Reste R" und X gleich oder verschieden 
sind und die oben genannte Bedeutung haben, mit 
p = i , 2 oder 3. 



R" m (R' ,, Y) n SiX (4 . m . n) 



(II) 



in der die Reste R", R'" und X gleich oder verschie- 
den sind und folgende Bedeutung haben: 

R"= Alkyl, Alkenyl, Aryl, Alkylaryl, Arylalkyl, 
Alkenylaryl oder Arylalkenyl, wobei diese 
Reste gegebenenfalls durch Sauerstoff, 
Schwefel oder NH-Gruppen unterbro- 
chen sind, 

R'"= Alkylen, Alkenylen, Arylen, Alkylarylen, 
Arylalkylen, Alkenylarylen oder Arylalke- 
nylen, wobei diese Reste gegebenenfalls 
durch Sauerstoff. Schwefel oder NH- 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft einen elektrisch isolierenden Klebstoff, ein Verfahren zu dessen Herstellung und dessen Ver- 
wendung zur Herstellung von elektrisch isolierenden Verklebungen. 

5 Zum Verkleben von anorganischen Materialien (Substraten) mit gleichen bzw. organischen Substraten sind zwar 

eine Vielzahi organischer Klebstoffe bekannt, Basis zur Anbindung an das organische Material ist hier allerdings ledig- 
lich das physikalische "Druckknopf-Prinzip". AuGerdem werden auch Alkoxysilane als Haftvermittler/Klebstoff verwen- 
det, welche uber Silanol-Gruppen an die oxidische Oberfiache des anorganischen Substrates anbinden. Nachteilig ist 
hier, dal3 bei Verwendung von Primer und Kleber aufwendige Mehrschichttechnologie erforderlich ist, bzw. bei Verwen- 

w dung nur des Haftvermittlers Ausgasen des entstehenden Alkohols unter StreRbedingungen der zu verbindenden Sub- 
strate zu erwarten ist. 

Aufgabe der Erfindung war es, lagerstabile und elektrisch isolierenden Klebstoffe zur Verfugung zu stellen, die zur 
Herstellung elektrisch Isolierender Verklebungen eingesetzt werden konnen. D.h. die verklebten Substrate sollen elek- 
trisch isoliert sein. Der Klebstoff soli insbesondere eine hervorragende Anbindung an anorganische Substratmateria- 
15 lien ermoglichen, d.h. er soil auf anorganischen Substratmaterialien hervorragend haften, und er soil einfach und 
schnell anzuwenden sein, 

Geldst wird diese Aufgabe durch eine organisch modifiziertes KieselsSurepolykondensat, welches erhaltlich ist 
durch (hydrolytische) Kondensation von 



20 



a) 1 bis 10 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Verbindungen der allgemeinen Formel I, £ ' 

Si R 4 (I) 

in der die Reste R gleich Oder verschieden sind und Halogen, Hydroxy, Alkoxy, Acyloxy oder einen Chelatliganden 
25 bedeuten; 

b) 20 bis 94 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Verbindungen der allgemeinen Formel II, 

~ — - — =-^- — -B" m (R-M) n SiX (4 , m , n) — = _^ = (lj) : 
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in der die Reste R", R'" und X gleich oder verschieden sind und folgende Bedeutung haben: 



R" = Alkyl, Alkenyl, Aryl, Alkylaryl, Arylalkyl, Alkenylaryl oder Arylalkenyi, wobei diese Reste gegebenenfalls 

durch Sauerstoff, Schwefel oder NH-Gruppen unterbrochen sind, 
35 R'"= Alkylen. Alkenylen. Arylen, Alkylarylen, Arylalkylen. Alkenylarylen oder Aryl alkenyl en, wobei diese Reste 

gegebenenfalls durch Sauerstoff, Schwefel Oder NH-Gruppen unterbrochen sind, 
X a Halogen, Hydroxy, Alkoxy, Acyloxy oder NR' 2 , mit R* = Wasserstoff oder Alkyl; 
Y = ein Rest mit einer oder mehreren polymerisierbaren Gruppen, 

m = 0, 1. 2 oder 3, ... 

40 n = 1, 2 oder 3, mit m+n = 1, 2 oder 3, 

und 

c) 5 bis 30 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Verbindungen der allgemeinen Formel ill, 

45 

R"pSiX 4 .p (HI) 

in der die Reste R" und X gleich oder verschieden sind und die oben genannte Bedeutung haben, mit p = 1 , 2 Oder 

3. 

50 

Bevorzugt ist es, wenn der Anteil der Komponente a) der allgemeinen Formel I zwischen 2 und 6 mol-%, der Anteil 
der Komponente b) der allgemeinen Formel II zwischen 69 und 83 mol-% und der Anteil der Komponente c) der allge- 
meinen Formel III zwischen 15 und 25 mol-% liegt. 

Die Alkyl-Reste sind z.B. geradkettige, verzweigte oder cyclische Reste mit 1 bis 20, insbesondere mit 1 bis 10 
55 Kohlenstoff-Atomen und vorzugsweise niedere Alkyl-Reste mit 1 bis 6, besonders bevorzugt mit 1 bis 4 Kohlenstoff- 
Atomen. Spezielle Beispiele sind Methyl, Ethyl, n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl, i-Butyl, s-Butyl, t-Butyl, n-Pentyl, n-Hexyl, 
Cyclohexyl, 2-Ethylhexyl, Dodecyl und Octadecyl. 

Die Alkenyl-Reste sind z.B. geradkettige. verzweigte oder cyclische Reste mit 2 bis 20, bevorzugt mit 2 bis 10 Koh- 
lenstoff-Atomen und vorzugsweise niedere Alkenyl-Reste mit 2 bis 6 Kohlenstoff-Atomen, wie z.B. Vinyl, Ally! und 2- 
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Butenyl. 



w 



Aiu. B *T ZU ?*.? y '" ReSte SiPd PhSny1, BiphSnyl Und Na P hth y' Die Altoxy. Acyloxy-, Alkylamino- Dialkylamino- 
d^ C h a In° ny ' T^ZT^ Ary,a,ky, '• A,ky ' aryK Alky,en - Und A '«y'enary,en- R este y leitensich vo^SS von 
den oben genannten Alkyl- und Aryl-Resten ab. Spezielle Beispiele sind Methoxy. Ethoxy, n- und i-Propoxy n- i s und 
VButoxy. Monomethylamino. Monoethy.amino. Dimethylamino. Diethylamino. N-Ethy.anilino, Acetyloxy Prop onvloxv 
Methylcarbonyl. Ethylcarbonyl. Methoxycarbonyl. Ethoxycarbonyl. Benzyl. 2-Phenylethyl und ToM Pr0p,On >" ox K 
Die genannten Reste k6nnen gegebenenfalls einen oder mehrere Substituenten tragen z B Haloaen Alkvl 
Hydros. Altoxy Ary.. Ary.oxy. Alkylcarbonyl. Alkoxycarbonyl. Furfuryl. Tetrahydrofurfury? Amin ^taSKJSS' 
^Mamino. TnaIky«ammon,um. Amido. Hydroxy, Formyl, Carboxy, Mercapto. Cyano. Isocyanato. iCSXsSS 



Unter den Halogenen sind Fluor, Chlor und Brom und insbesondere Chlor bevorzugt 
Hi. e °L e S" a . ned i r allgen : einen Formel '• 11 und 1,1 sind Oberdie Reste R und X hydrolysierbar und kondensierbar fiber 
£S£ ? lyS '^ rbaren Gruppen tenn ein anorganisches Netzwerk mit Si-O-Si-Einheiten aufcetaJ^^iS 
Z*™1£« f 9eme ' nen " entha ' tene P0,ymerisie * are G -PP^ — Aufbau eines organischen Ne^werkes 

ni c ,hi' a, r!f ? 6r al S e ™ inen For ™ el 1 weisen nur hydrolysierbare Reste auf und uben somit die Funktion eines anoraa- 
mschen Netzwerkbildners aus. Ohne Einschrankung der Allgemeinheit sind konkrete Beispiele fur Silane ZTJ^J- 5 
nen Forme. , SiCI, HSiC 3 , Si(OCH 3 ), Si(OOCH 3 , 4 und Si(OC 2 H 5 , 4 . wobei Si(OC 2 H,) U^EO^z^T 

SHane der allgemenen Formel II weisen polymerisierbare Reste Y auf und uben damit die FunSon eines oroani 
schen Netzwerkbildners aus. Bevorzugt ist es. wenn die Komponente b, der allgemeinen Formel N 9 

R'"YSiX 3 

ist, mit R- gleich Alkylen mit 1 bis 4 C-Atomen, Y gleich Acryloxy. Methacryloxy, Glycidyloxy Ally! Vinvl oder Pnmv 

^ 4 «~ ~ku ng y der y A„ge y meL i »£KS!iS 

(CH 3 0) 3 Si^CH 2 ) 3 -0-C-C=CH 2 (CH 3 0) 3 SMCH 2 ) 3 -O-C-C=CH 2 

O CH 3 £ ^ 

(CH 3 0) 3 Si-OH 2 -CH=CH 2 (CH 3 0) 3 Si-CH 2 -CH 2 -CH=CH 2 



(CH 3 0) 3 Si-CH 2 -CH 2 




o 

und 



(CH 3 0) 3 Si— {CH 2 ) 3 -0-CH 2 -^— 7 



O 



un^^Z^Z^^Z^ a " 9emeinen F ° rmel " 3 ^^V.ox y pro P y 1 tr ime tn 0xy si,an 

45 R" uni i h r !fh d 3 n r H a,,9 p m t nen F ° rme ,! '" W6iSen SOWOh ' h y dro| y sier bare Reste X auf als auch nicht-hydrolysierbare Reste 
IX fI: e ' neS Net2werkwandl6rs " ^ evorzu 9< ist es. wenn die Komponente c) d'er allgemenen Sr 

R " 2 SiX 2 



so 
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aufweist, mit R" gleich Aryl und X gleich Hydroxy Oder Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoff-Atomen 

Ohne Einschrankung der Allgemeinheit sind konkrete Beispiele fur Silane der allqemeinen Formal in r. <?iru 
S, CH 3 )(OC 2 H 5 ) 3 . Si(C 2 H 5 )C 3 , Si(C 2 H 5 )(OC 2 H 5)3 . S^H = CH 2 )<OC,h1 ^hZh^C H ^' 
S,(CH=CH 2 )(OOCCH3)3. C, 2 Si(CH 3)2 , Si(CH 3 , 2 (OC 2 H 5 ) 2 , Si(C 2 H 5 ) 2 (OC 2 H 5 1 ^SSSSS^SSn' 
CISi(C 2 H 5 ) 3 . CIS.(CH 3 ) 2 (t-C 4 H 9 ). CISi(CH 3 ) 2 (CH 2 -CH=CH 2 ). Si(CH 3 ) ? (OCH; ' CISiCHi Sru S, 33 ' 

Em besonders bevorzugter Netzwerkwandler ist (HO) 2 Si(C 6 H 5 ) 2 . 1 ' 2 'IWsk- 

Organisch modifizierte Silane der allgemeinen Formeln I. II und III sind entweder kaolin-, 0 ™=,kk= m 
Methoden herstel.bar wie in "Chemie und Technologie der Silicone" (W Noll vS Chem ie W«n££k , T 
1968, beschrieben. Auf die Reinheit der eingesetzten Silane so,«e JJ^^SS. ^STSSS!^ 
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z.B. an CI*, B 3+ -, Ca 2+ - oder Ti 4+ -lonen die elektrischen Eigenschaften des Klebstoffes nachteilig verandern konnen. 
Die Silane der allgemeinen Formeln I. II und III konnen entweder als solche Oder in vorkondensierter Form eingesetzt 
werden. 

Zum Aufbau des anorganischen Netzwerkes werden die Silane der allgemeinen Formeln I, II und III hydrolysiert 

5 und polykondensieri Die Polykondensation erfolgt vorzugsweise nach dem Sol-Gel -Verfahr en, wie es z.B. in den DE- 
A1 2758414. 2758415, 3011761, 3826715 und 3835968 beschrieben isi. Die hydrolytische Kondensation kann z.B. 
dadurch erfolgen. daB man den zu hydrolysierenden Silicium-Verbindungen. die entweder als solche oder ge!6st in 
einem geeigneten LSsungsmittel vorliegen, das erforderliche Wasserbei Raumtemperatur oder unter leichter Kuhlung 
direkt zugibt (vorzugsweise unter Ruhren und in Anwesenheit eines Hydrolyse- und Kondensationskatalysators) und 

io die resultierende Mischung daraufhin einige Zeit (ein bis mehrere Stunden) ruhrt. 

Die Hydrolyse erfolgt in der Regel bei Temperaturen zwischen -20 und 130 °C, vorzugsweise zwischen 0 und 30 
°C bzw. dem Siedepunkt des gegebenenfalls eingesetzten Losungsmittels. Wie bereits angedeutet, hangt die beste Art 
und Weise der Zugabe von Wasser vor allem von der Reaktivitat der eingesetzten Ausgangsverbindungen ab. So kann 
man z.B. die geldsten Ausgangsverbindungen langsam zu einem UberschuB an Wasser tropfen oder man gibt Wasser 

15 in einer Portion Oder portionsweise den gegebenenfalls gelGsten Ausgangsverbindungen zu. Es kann auch nutzlich 
sein, das Wasser nicht als solches zuzugeben, sondern mit Hilfe von wasserhaltigen organischen oder anorganischen 
Systemen in das Reaktionssystem einzutragen. Als besonders geeignet hat sich in vielen Fallen die Eintragung der 
Wassermenge in das Reaktionsgemisch mit Hilfe von feuchtigkeitsbeladenen Adsorbentien, z.B. von Molekularsieben, 
und von wasserhaltigen, organischen Losungsmitteln, z.B. von 80 %-igem Ethanol, erwiesen. Die Wasserzugabe kann 

20 aber auch uber eine chemische Reaktion erfolgen, bei der Wasser im Laufe der Reaktion freigesetzt wird. Beispiele ( 
hierfur sind Veresterungen. 

Wenn ein Losungsmittel verwendet wird, kommen neben den niederen aliphatischen Alkoholen (z.B. Ethanol oder 
i-Propanol) auch Ketone, vorzugsweise niedere Dialkylketone, wie Aceton oder Methylisobutylketon, Ether, vorzugs- 
weise niedere Dialkylether wie Diethylether oder Dibutylether, THF, Amide, Ester, insbesondere Essigsaureethylester, 
25 Dimethylformamid, Amine, insbesondere Triethylamin, und deren Gemische in Frage. 

Bevorzugt ist es jedoch, wenn die hydrolytische Kondensation ohne Zugabe eines Losungsmittels durchgefuhrt 
wird. 

Die Ausgangsverbindungen mussen nicht notwendigerweise bereits alle zu Beginn der Hydrolyse (Polykondensa- 

tion) vorhanden sein , sondern in bestimmten F allen kann es sich sogar als vorteilhaft erweisen, w^nn nur ^inTejj dieser 

30 Verbindungen zunachst mit Wasser in Kontakt gebracht wird und spater die restlichen Verbindungen zugegeben wer- 
den. 

Die Wasserzugabe kann auf einmal oder in mehreren Stufen, z.B. in drei Stufen, durchgefuhrt werden. Dabei kann 
in der ersten Stufe z.B. ein Zehntel bis ein Zwanzigstel der zur Hydrolyse benotigten Wassermenge zugegeben wer- 
den. Nach kurzem Ruhren kann die Zugabe von einem Funftel bis zu einem Zehntel der erforderlichen Wassermenge 
35 erfolgen und nach weiterem kurzen Ruhren kann schlieBlich der Rest zugegeben werden. 

Die Kondensationszeit richtet sich nach den jeweiligen Ausgangskomponenten und deren Mengenonteilen, dem 
gegebenenfalls verwendeten Katalysator, der Reaktionstemperatur, etc. Im allgemeinen erfolgt die Polykondensation 
bei Normaldruck, sie kann jedoch auch bei erhehtem oder bei verringertem Druck durchgefuhrt werden. 

Wird ein Losungsmittel eingesetzt, so hat es sich als zweckmaBig erwiesen, wenn nach der Kondensation das 
40 Losungsmittel entzogen wird, bis ein Harz resultiert (._*"■ 
Das nach der Kondensation und bei Einsatz eines Losungsmittels nach dessen Entfernung resultierende Harz laBt 
sich durch Zugabe von Polymerisationsstartern, wie z.B. von Diethylendiamid oder von Hexahydrophthalsaureanhy- 
drid, bei niedrigen Temperaturen durch Polymerisation harten. Werden keine Polymerisationsstarter zugegeben, so 
laBt sich das Harz bei erhohten Temperaturen, z.B. bei 180 °C harten. 
45 Uberraschenderweise wurde festgestellt, daB sich die so erhaitenen Harze ganz ausgezeichnet als Klebstoffe zum 
Verbinden von anorganischen Substraten eignen. Wird das Harz zwischen zwei Substrate gegeben, so werden diese 
im Zuge der Polymerisation miteinander verklebt. Uberraschenderweise wurden bei VerWebungen von Siiicium-Sub- 
straten bzw. bei Substraten mit Si0 2 -Oberflachen Zugkrafte von mehr als 5 MPa gemessen. 

Die erfindungsgemaBen Klebstoffe weisen einen hohen Anteil an Silanol-Gruppen auf, welche uberraschender- 
so weise eine ausgezeichnete Anbindung an anorganische Substratmaterialien ermoglichen. Der erfindungsgemaBe 
Klebstoff zeichnet sich gegenuber den Klebstoffen nach dem Stand der Technik durch eine enorm verbesserte Haftung 
auf anorganischen Substratmaterialien aus. Im Zuge der erfindungsgemaBen Verklebung werden die verklebten Sub- 
strate nicht nur besonders test miteinander verbunden, sondern auch elektrisch isoliert. Uberraschenderweise ist zur 
Herstellung der erf indungsgemaBen VerWebungen keine aufwendige Mehrschichttechnologie erforderlich. Zur Herstel- 
55 lung der VerWebungen reicht es aus. wenn eines oder beide der zu verklebenden Substrate nach ublichen Methoden 
mit dem erfindungsgemaBen Klebstoff versehen und leicht zusammengepreGt werden. Zur Herstellung der erfindungs- 
gemaBen VerWebungen ist nur ein leichter AnpreBdruck erforderlich. 

Uberraschenderweise wurde festgestellt. daB die Zugabe von einem oder mehreren Platin- und/oder Palladium- 
Komplexen zum erfindungsgemaBen Klebstoff zum einen dessen bereits sehr gute Lagerstabilitat weiter verbessert 
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und zum anderen zu einer weiteren Erhdhung der Anzahl der Silanol-Gruppen und damit zu einer noch besseren Haf- 
tung fuhrt. Durch den Einsatz der Platin- und/oder Palladium-Komplexe werden die Silanol-Gruppen im erfindungsge- 
maGen Klebstoff stabilisiert. Verbesserungen der Lagerstabilitat und der Haftung konnten bereits bei einem molaren 
Verhaitnis Si-OH: Pt bzw. Pd von 1 : 10" 6 erzielt werden. 

Die Platin- bzw. Palladium-Verbindungen werden bevorzugt in Form von Solen zugegeben. 2u deren Herstellung 
werden z.B. Ldsungen von Pt-IV-Verbindungen mit den folgenden Stoffen oder mit Mischungen derselben reduzierf 
Acetaldehyd. Propionaldehyd. Brenzcatechin. Hydrochinon. Pyrogallol. Phloroglucin. Gallussaure. Tannin oder Proto- 
catechmsaure. Bevorzugt ist es. wenn die Konzentration der Pt-IV-L6sung mindestens 0.0001 n und die Konzentration 
des Reduktionsmittels mindestens 0.001 n betragt. Analoges gilt fOr den Einsatz von Palladium-Verbindungen 

Ohne Einschrankung der Allgemeinheit ist der erfindungsgemaRe Klebstoff ganz vorzuglich zur Herstellung von 
elektnsch isoherenden Verklebungen in der Mikroelektronik oder (Mikro)Mechanik geeignet Desweiteren kann der 
erfmdungsgemafJe Klebstoff in der Optik eingesetzt werden. z.B. als Alternative fur anodisches Bonden fur Verklebun- 
gen von Schutzglasern auf Solarzellen oder fur Verklebungen von Leiterplatten mit Substraten zur Warmeabfuhr 
Anhand von Ausfuhrungsbeispielen wird die Herstellung der erfindungsgemaRen Klebstoffe und der erfindunosoe- 
is ma3en Verklebungen naher eriautert. 

Beisoiel 1 : Harz-Synthese 

188.9 g 3-Glycidyloxipropyltrimethoxysilan. 189.7 g 3-Methacryloxypropyltrimethoxysilan. 84.8 g Diphenylsilandiol 
20 und 1 6.7 g Tetraethoxysilan werden 1 6 Stunden bei Raumtemperatur geruhrt. Nun wird innerhalb von 90 Minuten auf 
70 °C erhitzt. Im Verlauf dieses Aufwarmprozesses Wart der anfangs trtibe Ansatz auf. Nun werden in einer Portion 26 1 
g Wasser zugesetzt und bis zum nochmaligen Aufklaren des Ansatzes bei 70 "C gerOhrt. Daraufhin werden 26 1 q Pla- 
tm-Losung (0.0001 n H 2 PtCI 6 + 0.001 n Hydrochinon in Wasser) zugesetzt. Nach erneutem Erreichen des Klarpunktes 
werden nochmals 26.1 g Platin-Losung zugesetzt und die Mischung wird 90 Minuten geruhrt. Nach einer Verweilzeit 
25 wird dem Ansatz das Lasungsmittel-Wasser-Gemisch im Vakuum entzogen. Das resultierende Harz kann fur Verkle- 
bungen eingesetzt werden. 

Beispiel 2: VerkJebung 

™ 7.0 g des Harzes aus Beispiel 1 werden mit 1 .08 g Hexahydrophthalsaureanhydrid und 0.054 g N-Benzyldimethyl- 
am.n versetzt und die Additive durch intensives Ruhren im Harz gelfist. Die resultierende Mischung wird nach ublichen 
Methoden auf eines oder auf beide der zu verklebenden Substrate aufgetragen. Nach dem Zusammenfiigen der Sub- 
strate, wobei nur ein leichter AnpreBdruck erforderlich ist. wird eine thermische Hartung innerhalb bei 180 °C durchae- 
fuhrt. Die Aushartzeit betragt in diesem Fall mindestens 1 Stunde. 

Patentanspruche 

1 . Elektrisch isolierender Klebstoff, erhaitlich durch (hydrolytische) Kondensation von 

a) 1 bis 10 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Verbindungen der allgemeinen Formel I, 

Si R 4 (|) 

in der die Reste R gleich oder verschieden sind und Halogen, Hydroxy, Alkoxy. Acyloxy oder einen Chelatlioan- 
45 den bedeuten; * 

b) 20 bis 94 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Verbindungen der allgemeinen Formel II, 

R" m (R M, Y) n SiX( 4 . m . n) ^ 

in der die Reste R", R'" und X gleich oder verschieden sind und folgende Bedeutung haben: 



35 



40 



50 



R" = 

55 R"'= 



Alkyl, Alkenyl, Aryl, Alkylaryl, Arylalkyl, Alkenylaryl oder Arylalkenyl, wobei diese Reste gegebenen- 
falls durch Sauerstoff, Schwefel oder NH-Gruppen unterbrochen sind, " 
Alkylen, Afkenylen, Arylen. Alkylarylen, Arylalkylen, Alkenylarylen Oder Arylalkenylen wobei diese 
Reste gegebenenfalls durch Sauerstoff, Schwefel oder NH-Gruppen unterbrochen sind 
Halogen, Hydroxy, Alkoxy, Acyloxy oder NR' 2> mit R' = Wasserstoff oder Alkyl; 
Y = ein Rest mit einer oder mehreren polymerisierbaren Gruppen, 
m= 0, 1, 2 oder 3, 



X = 
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n = 1.2 Oder 3. mit m+n = 1,2 Oder 3. 
und 

5 c) 5 bis 30 mol-% einer oder mehrerer Siiicium-Verbindungen der allgerneinen Formel III, 

R" p SiX 4 . p (Hi) 

in der die Reste FT und X gleich oder verschieden sind und die oben genannte Bedeutung haben, mit p = 1 , 2 
io oder 3. 

2. Kiebstoff nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daB der Anteil der Komponente a) der allgerneinen Formel 

I zwischen 2 und 6 mol-%, der Anteil der Komponente b) der allgerneinen Formel II zwischen 69 und 83 mol-% und h 
der Anteil der Komponente c) der allgerneinen Formel HI zwischen 15 und 25 mol-% liegt. v - - 

15 

3. Kiebstoff nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, da3 die Komponente a) der allgerneinen Formel I 
Si(OC 2 H 5 ) 4 ist. 

4. Kiebstoff nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB die Komponente b) 

20 der allgerneinen Formel II R"*YSiX 3 ist, mit FT gleich Alkylen mit 1 bis 4 C-Atomen, Y gleich Acryloxy, Methacryloxy, (f ^> 
Glycidyloxy, Allyl, Vinyl oder Epoxycyclohexyl und X gleich Alkoxy mit 1 bis 4 C-Atomen. 

5. Kiebstoff nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB die Komponente b) 
der allgerneinen Formel II 3-Glycidyloxypropyltrimethoxysilan und/oder 3-Methacryloxypropyltrimethoxysilan ist. 

25 

6. Kiebstoff nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB die Komponente c) 
der allgerneinen Formel III FT 2 SiX 2 ist, mit FT gleich Aryl und X gleich Hydroxy oder Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoff- 
Atomen. 



30 7. Kiebstoff nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet daB die Komponente c) der allgerneinen Formel III 
(C 6 H 5 ) 2 Si(OH) 2 ist 

8. Kiebstoff nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, dadurch erhalt-lich, daB die hydrolytische Konden- 
sation ohne Zugabe eines Losungsmittels durchgefuhrt wird. 

35 

9. Kiebstoff nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 8, dadurch erhaltlich, daB die hydrolytische Kondensa- 
tion in Anwesenheit eines Katalysators durchgefuhrt wird. 

10. Kiebstoff nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB er einen oder rnehrere 

40 Platin- und/oder Palladium-Komplexe enthalt. t.J 

11. Kiebstoff nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, daB die f luchtigen Bestandteile entfernt sind. 

12. Verfahren zur Herstellung eines elektrisch isolierenden Klebstoffs nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 
45 11, dadurch gekennzeichnet, daB man eine Mischung von 

a) 1 bis 10 mol-% einer oder mehrerer Siiicium-Verbindungen der allgerneinen Formel I, 

Si R 4 (I) 
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in der die Reste R gleich oder verschieden sind und Halogen, Hydroxy. Alkoxy, Acyloxy oder einen Chelatligan- 
den bedeuten. 

b) 20 bis 94 mol-% einer oder mehrerer Siiicium-Verbindungen der allgerneinen Formel II, 

R" m (R ,M Y) n SiX( 4 . m . n j 

in der die Reste R", R'" und X gleich oder verschieden sind und folgende Bedeutung haben: 
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R" = 



Alkyl. Alkenyl. Aryl, Alkylaryl, Arylalkyl. Alkenylaryl oder Arylalkenyl. wobeidiese Reste gegebenen- 
falls durch Sauerstoff. Schwefe! oder NH-Gruppen unterbrochen sind; 
R~« Alkylen, Alkenylen, Arylen, Alkylarylen, Arylalkylen, Alkenylarylen oder Arylalkenylen, wobei diese 

Reste gegebenenfalls durch Sauerstoff, Schwefel oder NH-Gruppen unterbrochen sind- 
X = Halogen. Hydroxy, Alkoxy. Acyloxy oder NR' 2( mit R' = Wasserstoff oder Aikyl; 
Y a ein Rest rnit einer oder mehreren polymerisierbaren Gruppen; 
m= 0, 1. 2 oder 3; 
n a 1.2 Oder 3, mit m+n = 1,2 oder 3. 



io und 

c) 5 bis 30 mol-% einer oder mehrerer Silicium-Verbindungen der allgemeinen Formel III, 

in der die Reste R" und X gleich oder verschieden sind und die oben genannte Bedeutung haben. mit p = 1 , 2 
oder 3, 
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und/oder von den genannten Verbindungen abgeleitete Vorkondensate gegebenenfalls in Anwesenheit eines 
Lftsungsmittels und/oder eines Katalysators durch Einwirken von Feuchtigkeit Oder Wasser hydrolytisch konden- 
siert. 

13. Verfahren nach Anspruch 12. dadurch gekennzeichnet. da(3 die hydrolytische Kondensation ohne Zuqabe eines 
LOsungsmittels durchgefiihrt wird. 

14. Verfahren nach Anspruch 12 oder 13, dadurch gekennzeichnet. da(3 die hydrolytische Kondensation in Anwesen- 
heit eines Katalysators durchgefiihrt wird. 

15. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspriiche 12bis14, dadurch gekennzeichnet. da 8 vor und/oder wah- 
rend und/oder nach der hydrolytischen Kondensation einer oder mehrere Platin- und/oder Palladium-Komnlexe 
zugesetzt werden. K 

16. Verfahren nach Anspruch 1 5. dadurch gekennzeichnet, daB Platin- und/oder Palladium-Losungen mit Konzentra- 
tionen > 0.0001 n zugesetzt werden. 

17. Vefahren nach Anspruch 15 oder 16. dadurch gekennzeichnet, daBpromol SiOH-Gruppen mindestens 10" 6 mol 
Platin- und/oder Palladium-Verbindungen zugesetzt werden. 

18. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 12 bis 17, dadurch gekennzeichnet. daB nach der hydroly- 
tischen Kondensation die fluchtigen Bestandteile entfemt werden. 

1 9. Verwendung des Klebstoffs nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 1 1 zur Herstellung von elektrisch iso- 
iierenden VerWebungen. 
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(57) Die Erf indung betriffl einen elektrisch isolieren- 
den Klebstoff, ein Verfahren zu dessen Herstellung und 
dessen Verwendung zur Herstellung von elektrisch Iso- 
lierenden Verklebungen. Der erfindungsgema3e Kleb- 
stoff ist erhaltlich durch (hydrolytische) Kondensation 



R'"= 



von 



a) 1 bis 10 mol-% einer Oder mehrerer Silicium-Ver- 
bindungen der aligemeinen Formel I, 



X = 



Si R. 



(0 



in der die Reste R gleich oder verschieden sind und 
Halogen, Hydroxy, Alkoxy, Acyloxy oder einen Che- 
latliganden bedeuten; 

b) 20 bis 94 mol-% einer oder mehrerer Silicium- 
Verbindungen der aligemeinen Formel II, 



n = 



und 



Alkylen, Alkenylen, Arylen, Alkylarylen, 
Arylalkylen, Alkenylarylen oder Arylalke- 
nylen, wobei diese Reste gegebenenfalls 
durch Sauerstoff, Schwefel Oder NH- 
Gruppen unterbrochen sind, 

Halogen, Hydroxy, Alkoxy, Acyloxy oder 
NR* 2 , mit R* = Wasserstoff oder Alkyl; 

ein Rest mit einer oder mehreren polyme- 
risierbaren Gruppen, 

0. 1, 2 oder 3, 

1 , 2 oder 3, mit m+n = 1,2 oder 3, 



R" = 



CO 
< 

CX> 
CO 

C\J 
CO 

CL 
LU 
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R" m (R'"Y) n SiX( 4 _ m . n) 



(II) 



c) 5 bis 30 moj-% einer oder mehrerer Silicium-Ver- 
bindungen der aligemeinen Formel III, 



in der die Reste R". R"* und X gleich oder verschie- 
den sind und folgende Bedeutung haben: 



R" p SiX 4 . p 



(III) 



Alkyl. Alkenyl. Aryl. Alkylaryl, Arylalkyl, 
Alkenylaryl oder Arylalkenyl. wobei diese 
Reste gegebenenfalls durch Sauerstoff, 
Schwefel oder NH-Gruppen unterbro- 
chen sind. 



in der die Reste R" und X gleich oder verschieden 
sind und die oben genannte Bedeutung haben. mit 
P= 1.2 oder 3. 
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14. Verfahren nach einem oder mehreren der AnsprOche 11 bis 13, dadurch gekennzeichnel, dass Platin- und/oder 
Palladlum-L6sungen mlt Konzentratlonen £ 0.0001 n zugesetzt werden. 

16. Verfahren nach einem oder mehreren der AnsprOche 11 bis 14, dadurch gekennzetehnet, dass pro mol SiOH- 
s Gruppen mindestens 10* 6 mol Plabn-und/oder Palladium-Verbindungen zugesetzt werden. 

1R Verfahren nach einem odor mehreren der AnsprOche 11 bis 15, dadurch gekennzeichnet, dass nach der hydroly- 
tischen Kondensation die flOchtigan Beslandteile entfemt werden. 

10 17. Verwendung des Klebstoffs nach einem oder mehreren der AnsprOche 1 bis 10 zur Hersiellung von eleklrisch 
Isolierenden Verklebungen. 
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Claims 

1. Electrically Insulating adhesive, obtainable by (hydrolytlc) condensation of 

a) 1 10 1 0 mol% of one or more silicon compounds of the general formula I, 

SIR 4 (I) 

wherein the residues R are identical or different and mean halogen, hydroxy, alkoxy, acyloxy or a chelate ligand; 

b) 20 to 94 moi% of one or more silicon compounds of the general lormula II, 

R'm^'YJnSiX^j (II) 

wherein the residues R", R" and X are Identical or different and have the following meaning: 

R" = alkyl, alkanyl, aryt, alkylaryl, arylalkyl, alkenylaryl or arylalkenyl, these residues possibly being inter- 
rupted by oxygen, sulphur or NH-groups, 

R" = alkylene, alkenylene, arylene, alkylarylene, arylalkylene, alkenylarylene or arylalkenylene, these res- 
idues possibly being interrupted by oxygen, sulphur or NH-groups, 

X = halogen, hydroxy, alkoxy, acyloxy or NR' 2 . with R = hydrogen or alkyl; 

Y = a residue with one or more poiymerlsable groups, 

m = 0, 1 , 2 or 3, 

n = 1 , 2 or 3, with m+n = 1 , 2 or 3, 
and 

c) 5 to 30 mol% of one or more silicon compounds of the general formula III, 

R" p SiX 4 . p (III) 

wherein the residues R" and X are identical or different and have the meaning mentioned above, with p = 1 , 
2 or 3, characterised in thai it contains one or more platinum and/or palladium complexes. 

2. Adhesive according to claim 1, characterised in that the proportion of component a) of the general formula I is 
between 2 and 6 mol%, the proportion of component b) of the general formula II is between 69 and 83 mol% and 
the proportion of component c) of the general formula III is between 15 and 25 mold%. 

3. Adhesive according to claim 1 or 2, characterised In that the component a) of the general formula I Is SI(OC 2 H 5 ) 4 . 

4. Adhesive according to one or more of claims 1 to 3, characterised in that the component b) of the general formula 
II is R"YSiX 3 , with R" equal to alkylene with 1 to 4 Cnaloms, Y equal to acryloxy, methacrytoxy, gylcidyloxy, ally I, 
vinyl or epoxycyclohexyl and X equal to alkoxy with 1 to 4 C-atoms. 
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5. Adhesive according to one or more ol claims 1 to 4, characterised in that the component b) of the general formula 
II Is 3-grycldyloxypropyl-trlmethoxysllane anchor 3-methacryloxypropyltrlmelhoxysllane. 

B. Adhesive according to one or more of claims 1 to 5, characterised in that the component c) of the general formula 
5 Ml is R" 2 SiX2, with R° equal to aryl and X equal to hydroxy or aJkoxy with 1 to 4 carbon atoms. 

7. Adhesive according to claim 6, characterised in that the component c) o1 the general formula III is (Q6H 6 )25i(OH) 2 . 

8. Adhesive according to one or more of claims 1 to 7, obtainable In that the hydrolytlc condensation is carried out 
10 without the addition of a solvent. 

B: Adhesive according to one or more of claims 1 to B p obtainable in that the hydrolytic condensation is carried out 
in the presence of a catalyst. 

10. Adhesive according to one or more of claims 1 to 9, characterised in that the volatile components are removed. 

11. Method of manufacturing an electrically insulating adhesive according to one or more of claims 1 to 10, charac- 
terised in that a mixture of 

20 a) 1 to 1 0 mol% of one or more silicon compounds of the general formula i, 

SiR 4 (I) 

25 wherein the residues R are identical or different and mean halogen, hydroxy, alkoxy, acyloxy or a chelate ligand, 

b) 20 to 94 mo!% of one or more silicon compounds of the general lormula II, 

30 R "m ( R "' Y)n SiX (4-m-n) 

wherein the residues R B , R" and X are Identical or different and have the following meaning: 

R"= alkyl, alkenyl, aryl, alkylaryl, arylalkyl, alkenylaryl or arylalkenyl, these residues possibly being inter- 

35 rupted by oxygen, sulphur or NH-g roups; 

R'"= alkylarylene, alkylene, aikenylene, arylene, arylalkyiene, alkenylarylene or arylalkenylene, these res- 
idues possibly being interrupted by oxygen, sulphur or NH-groups; 

X = halogen, hydroxy, alkoxy, acyloxy or NR'2. with R'= hydrogen or alkyl; 

Y = a residue with one or more polymerlsable groups; 

40 m= 0, 1,2or3; 

n = 1 , 2 or 3, with m+n = 1 , 2 or 3, 

and 

45 c) 5 to 30 mol% of one or more silicon compounds of the general formula III, 

R' p SiX 4 . p (III) 
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wherein the residues R" and X are identical or different and have the meaning mentioned above, with p = 1 , 
2 or 3, 

and/or precondensates derived from the above-mentioned compounds are hydrolytically condensed through 
the action of humidity or water, possibly in the presence of a solvent anoVbr a catalyst, and in that before and/ 
or during and/or after the hydrolytic condensation one or more platinum and/or palladium complexes are added. 

12. Method according to claim 11 , characterised in that the hydrolytic condensation is carried out without the addition 
of a solvent 



9 
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13. Method according to claim 1 1 or 1 2, characterised in that the hydrolytic condensation is carried out in the presence 
of a catalyst. 

14. Method according 1o one or more of claims 1 1 to 13, characterised in that platinum and/or palladium solutions with 
s concentrations >0.0001 n are added. 

15. Method according to one or more of claims 11 to 14, characterised in that per mol SiOH groups at least 10" 6 mol 
platinum and/or palladium compounds are added. 

10 16. Method according to one or more of claims 11 to 15, characterised in that the volatile constituents are removed 
after the hydrolytic condensation. 
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17. Use of the adhesive according to one or more of claims 1 to 1 0 for manufacturing electrically insulating bonds. 



Revindications 

1. Adhesif eleclriquement isolant, que Ton peut obtenir par condensation (hydrolytique) de 
20 a) 1 a 10 % molaire d'un ou plusieurs composes de silicium de formula generate I, 

SiR 4 (I) 

25 dans laquelle les radicaux R sont identiques ou diff erents et representent un halogene, un hydroxy, un alcoxy, 

un acyloxy, ou un coordinat de chelates ; 

b) de 20 a 94 % molaire d'un ou plusieurs composes de silicium de formule generate (II) 
30 FT .(R-'YJnSiX^ (II) 

dans laquelle les radicaux R", R' et X eorri identiques ou differente et ont la signification suivante : 



R" = alkyle, alcenyle, aryle, alkylaryle, arylalkyle, alcenylaryle ou arylalcenyle, ces radicaux pouvant le cas 
echeant etre interrompus par un oxygens, un soufre ou des groupes NH, 

R m = alkylene, alcenyiene, arylene, alkylaryle ne. arylal-kylene, alcenylarylene ou arylalcenylene, ces ra- 
dicaux etant le cas echeant Interrompus par un oxygene, un soul re ou des groupes NH, 

X = halogene, hvdroxy, alcoxy, acyloxy ou NR 2 ' a* 00 R ' = hydrogene ou alkyle ; 

y = un radical ayant un ou plusieurs groupes polymeri sables, 

m = 0, 1 , 2 ou 3, 

n = 1 , 2 ou 3, avec n+m = 1 , 2 ou 3, 

et 

c) de 5 a 30 % molaire de compose de silicium de formule generate III, 

R' p SiX 4 _ p (III) 

dans laquelle las radicaux R' et X eont identiques ou diff erents et ont la signification indiquee ci-dessus avec 
p = 1 , 2 ou 3, 

caracterise en ce qu 1 

II contient un ou plusieurs complexes de platlne et/ou de palladium. 

2. Adhesif selon la revendication 1 , 
caracterise en ce que 
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